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Easy growth方向のみの結品成長と Step線
中峠哲朗*・太田泰雄**
Crystal Growth in an Easy Growth Direction and Step Lines 
Tetsuro NAKATAO， Yasuo OHTA 
CReceived Oct. 15， 1974) 
Previously authors studied several features of KCl single crystal grown by a rapid 
cooling of the melt. In this paper， we treated of a model on the morphology of the 
crystal growth， in special reference to the growth only in an easy growth direction， as 
follows. The propagation of growing surface is analyzed when the melt is solidi五edunder 
a constant supercooling and under a constant cooling rate， and then the periodic corrugated 
growing surfece and the spacing between the subgrain boundaries determined by physical 
circumstance. The propagation of subgrain boundary is also discussed. 
1. 序論
KClを融液から急速に冷却すると，るつぼの中で得
られる結晶は自然へき開して小片に分割される。我々
はこれまでにこのようにして得られた単結晶の諸性質
を種々の実験によって観察してきた1加。 しかし， こ
れら急冷結晶の複雑な成長メカニズムに関してはこれ
まで充分な知見を得ることはできなかった。
一般に融液からの結晶成長機構を解明する乙とは実
験的に困難であり，理論的にも様々な解析がおこなわ
れ，一様成長の理論としてはJacsonやCahnの理論が
知られているが，成長方向に異方性を持つ実際の成長
については部分的にのみ行なわれ，複雑な場合の基礎
的な説明は充分行なわれていない330今回は複雑な成
長の一例として，結晶が eatygrowth方向のみに成
長する場合をモデル化して検討し実験観察で得られた
Step線の方向と比較する。
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2. 結品成長の巨視的特徴
融液を冷却した時の最も簡単な結品成長の議論では
融点においてただちに結晶が作られるとするので，結
晶成長面は融点等温面として熱的に規定される。しか
し普通の結晶成長では過冷却な液相部分が生じ，結晶
の成長速度は過冷却度ATすなわち融点 TMと実際の
温度Tの差によって主として規定されると考えられて
いる420両者の聞の定量的な関係は界面における成長
メカニズムによって異なるが簡単な場合として過冷却
度が小さく，かつ界面に発生する固化熱が熱伝導で運
び去られて一様な成長がおこるときは普通次式が成立
する4>。
u=jtdT 
????
ここに，ん α，Lはそれぞれ固体液体の熱伝導率，
格子定数，固化熱である。
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前項では一様な結品成長を扱ったが，種々の結品面で
成長がおこるときは各種の異方性要因を考察する必要
がめる。たとえば，固化熱を運び去るための熱伝導率
の異方性により，幾何学的にまとまった形の成長にな
る場合が多したとえば氷の場合においては六方晶系
なので平板状に成長しやすい等Pがその一例である。
しかし(1)式のような簡単な場合とこ乙に述べた複雑な
場合とを直接関連させるととは一般にはかなり困難で
あり，部分的には次のような幾つかの課題について別
個に研究されている。 (Al)結品成長面が低次数結晶
面から僅かに異っている場合6)0 (A2)簡単な結品面
における結晶成長について面の方位と成長速度との関
係、7)0 (A3)多少複雑な成長として不純物による成長
方位の異方性8)，その他である。
複雑な結品成長を解明する手がかりを得るために今
回は結品成長は直線的等温面分布の下で一方向のみに
おとると考えてモデル的に検討し，その結果を実験的
に得られた結晶の場合と比較するo
Liquid 
Fig.l Schematic illustration of the interface 
in the crucible 
異方性lともとづく結晶成長の特徴をしらべる一方法
として，筆者らは KClを融液から Fig.1のようなる
つぼ中でやや急速に冷却し，その得られた単結晶片の
性質及び自然へき聞の様子をしらべてきた。との場合
の成長において，るつぼ中で結品成長面は曲面をなし，
したがって個々の点における成長方向は結晶軸に関し
て各種の方向をとるが全体としては単結品となるので，
異方性をもっ結晶成長の結果が得られた結晶中に保有
されていると考えてよい。そして乙れまで実際に得ら
れた結晶のへき開面には階段状をした線模様 (step線
と呼ぷ)が観察され，結品成長時におけるその生成を
調べた結果，乙の step線は大略的には結晶の成長方
向に沿っており，また subgrainの境界を示すのでと
の結晶が複雑な構造を持つととがわかった。
step線の方向は実際には各種のものがあらわれ，そ
の生成機構には興味が持たれるので， ζ乙ではstep線
の生成が等温面のみならず easygrowth方向のお乙
る乙とと合わせてモデル的に検討しよう。
3. Easy growth方向の結晶成長モデル
3.1 温度勾配が固定されている時の成長
最も簡単な二次元成長の場合として，結晶は特定の
easy growth方向にのみ成長するものとし，等温面が
それと異なる場合を考えよう。
A. 成長面の計算
われわれは主として結品構造の簡単な KCl結品に
ついて実験を行なうのでその場合を主に扱う。
(Al) Fig.2 (a)において，直交座標 (x，y)をとり，
y軸を easygrowth方向 x軸を最初の結晶面にとる。
ただし簡単のために温度Tは融点を基準にとって表わ
す。
(A2)一定の温度勾配をもっ平行等温面を考え， ま
ず当初結晶面は軸xl乙沿っており，任意点p(，x y)に
おける温度 T(x.y)が次式で与えられるとしよう。
T(x， y)=Gy ? ， ?
乙乙にGはy軸方向の温度勾配であり，個々の実験
によって異なる値をとる。
(A3)初期においてはyくOの領域においてはすべて
結品化しているが， これをy方向に (100J結品軸をも
っ KCl単結晶であると仮定する。
(A4) t=o において突然温度分布を原点のまわりに
角度θだけ回転し，そのまま固定する。すなわち温度
分布は
T(x， y) =G(y-xtanθ) ????
lと移り， Fig.l中の直線Mは最終的な結晶面であり，
x軸とMとの聞は t=Oにおける過冷却域である。
いま結昌成長は easygrowthの(100J方向のみに成
長するものとすれば，結晶成長面を定める徴分方程式
は(2)式を用いて次式で与えられる。
dy J.G 
万t=-~L (y-tanθ〉 .....・(4)
上の条件下での結晶成長面の解は次式で与えられる。
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Fig.2 Interfaces under a constant supercooling 
円 ω{l一切(一法Gサ (5) 
乙れによると成長面は Fig.2(a)のように時間 t1，
hと記した点線を経て次第に等温面勾配に近づき，そ
れにともなって過冷却域も減少する。乙のとき，過冷
却現象の観察さ子る時間の大小は去の値によって規
定され'r=----x;が過冷却層消滅時間の指標となる。
なお，乙の時次の点に注意する。
B.計算式の物理的意味
(B1)過冷却度が特に大きいときは普通多結晶が得
られる。したがって単結品を生じ得る最大過冷却度
(乙れを過冷却限界と呼ぶ)L1T串が存在し， (3)式はそ
の範囲内においてのみ近似的に使用し得る。たとえば
Fig.2 (b)において(5)式は単結品領域 ABO内で用い
られ，斜線領域は多結品領域である。
(B2) Fig.2 (b)において斜線領域に隣接した打点領
域内の結品成長は現在検討する段階ではないが， しい
ていえば当初多結品を生じていたものが ilT本線を境
にして単結品成長叱移るので L1T本線付近では結晶の
成長に伴って微粒多結晶→粗粒多結晶→単一結品のよ
うな移行過程があらわれるであろう。
(Bs)以上の計算は物理的には Fig.2(b)における
OAを周期としての Fig.2(c)， (d) IC示す周期的又は
階段状の結品成長をおとす模型に対応する。温度分布
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の不連続よりも結晶面の不連続を考えるととが妥当で
あるから，図(c)よりも図(d)の方がより妥当であろう。
またとのモデルを更に実際の成長と対比させることは
次項に述べる。
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Fig.3 Propagation of subgrain boundary 
C. Step線の生成
(Ct) Fig.3 (a)におけるくぼみB点付近での結晶成
長状況は他の部分のものとはかなり異なる。後者はほ
ぼ(1)式で近似され， したがって成長速度は0からの距
離に比例して増大する。しかしB点付近では融液中の
原子が結晶に付加するときのポテンシャルエネルギー
が他の部分のそれに対して著しく小さししたがって
結品成長速度の場所分布はB点で著しく大きいであろ
?
? ? ?
(C2) これまで AB面がy軸方向へ成長するととの
みを考えてきたが，たとえばKClの場合には面BCが
-x方向へ同時に成長することを考える必要がある。
すなわち，成長速度は Fig.3(b)のようになり，また
B点付近の結晶面の推移は同図(a)， B B' B"のよう
になると考えられる。
x 
(Cs)B B' B"の方向は(Bt)に述べた状況から極端
な例として次の2つが考えられる。 1つは成長を微視
的な観点で考えるもので，ポテンシャノレが主として結
品成長速度を規定する場合には成長条件はほぼ左右対
称となるから cp=π/4が得られ， したがって BB'B"
は(110J方向となる。他は巨視的な成長条件が主要な
場合で BB' B"は等温線に垂直となる。
(C4) B点においては成長速度がきわめて大きいと
きは成長時に格子不整をおこす乙とは充分推察され，
そのとき Fig.3(a)中のsubgrainboundary B B' B"が
形成される。しかし成長が進むにつれて，結品面のく
ぼみが小さくなるから，ある点B"では結品格子は規
則的な配置にうつり，したがってsubgrainboundary 
はB"で消滅すると思われる。
(Cs)上記(Bs)と(B4)とを合せて考えればstep線
は初期には (110J方向に向って進み，途中から等温面
に垂直な冷却方向に移るととが推察される。
(C6)前項の (Bs)を考慮すれば，少くとも Fig.2
f1T* 
(b)のOAの長さ， Iすなわち(一一百記宮)だけ離れ
ると， subgrain boundaryが現われること，いいかえ
れば subgrainboundary間隔の上限が冷却条件によ
り規定されるととがわかる。
3.2 定速度冷却での成長
前項のモデルを多少実際の結晶成長に近づける例と
して等温面が一定速度で平行移動する場合，換言すれ
ば一定速度Uで冷却する場合を考える。乙の時，温度
分布，y軸方向への結晶成長速度および成長面は次式
で示される。
T(x， y) =G(y-xtanθ-ut) ) 
dy J.G / 一一一一一一(y-ut-xtanθdt aL ¥J-"".-.HaUV')…(6) 
。Lu，r _ "J..G ， 1 I 
y=Gvt+ (xtanr9--J.(])t l-exp (-~L t) j J 
すなわち，時間経過と共に結晶面の勾配は等温面の
傾きに近づき，充分な時間の後には両者は平行になる
_ aL 
が一定の過冷却幅;:cUが保たれる。すなわち移動速
度 Uが大きいほど，広い過冷却域が残る。いま，乙の
場合の成長面の時間的推移を Fig.4によって検討しよ
う。図において t=oでの融点面を Mo，成長面を So
とする。冷却方向は等温面に垂直であるから， Mo ~[ 
対応する結晶面ABCは微少時間 f1t の後にはM~と対応
する成長面Sとなる。乙のとき融点面の平行移動速度
が結晶成長速度より大きいならば，単結品限界B点は
Y 
Cooling 
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Fig.4 Interface under a constant cooling rate 
微少時WJの後，多結JHIl領域lζ移る。したがって，以下
においては移動辿度が結品成長辿度より小さい場合に
限定して議論する。このため実際の成長面はSよりも
更に融点に近づいており， Fig.3 (a)を考慮すれば Sa
のようである。ただしとの時注志する点は (i)A"，
C"等は(6)式により融点面よりもかなり遅れており，
(ii) y 軸方向への成長にくらべてx~~jl方向への成長は
小さく， (ii)乙のために step線は (100)に近い方向
をとるが，平行等温面の勾配が大きい場合には，より
近い carygrowth方向つまり (010)方向となる。
4. Step線の観測例
実際の stbp線lζは各種の;むl旬を持ったものがみられ，
その代表的なものを Fig.5(a) --( e )に示す。(a)は
(100)方向のものでかなりなめらかな線をなしている。
次に(110)方向のものは図 (b)のようにとの尺度では
かなりなめらかな協合や (c)のようにやや (100)方向
のみられる場合等がある。そして最も一般的な角度の
(a) 
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Fig.5 Examples of the step lines 
48 
例は図 (d)のように線が波状をなす場合と (e)のよう (i) 一定過冷却時の成長面は(5)式で与えられ，階
に折れ線をなす場合である。 段状の結晶成長の場合に対応することを示した。特に
以上の結果からすれば0.1mm以上の尺度では step 乙の階段のくぼみ点の移動による軌跡が実験で見られ
線はほぼ冷却方向に合致し，それ以下の尺度では場合 た step線に対応する。
によっては上述の (a)(b) (c)の3種類があらわれる。(ii) 一定速度冷却での成長面は(6)式で与えられ，
したがって 3.1(c)の議論も尺度によって各種の近似 特に step線は冷却方向に近い easygrawth方向に成
をおとなう形式で検討する必要があろう O 特に Fig.5 長する。
(c)では step線自身とそのすぐ近傍で (100)，(010)， 以上の結果は融液をやや早く冷却して得られたKCl
(100)の各方向の線が明りようにみられ， step線の進 結品で観察された step線の状況の一部をよく説明し
展機構の研究における 1つの示唆が得られる。 得る。今後は更に平行等温面が回転する場合など他の
こ乙で得られた尺度 0.1mmが何によって規定され ものについても検討することが望まれる。
るかは明らかでないが，たとえば温度自動調整機構に
よる影響がある。実験状況では調節器はほぼlOsceの
周期でon-o宜操作を行なっていたので， もしO.lmm
の結品部分が10sec聞に成長したとすると，成長速度
は 3.6cm/hrとなる。このときるつぼ内で 3cmの大
きさの結晶が固化するのに要する時間は 1hrとなり，
実験固化時聞に近い。今後この問題は他の原因も含め
てもっと詳しく検討されねばならない。
5. 結語
結晶がeasygrowth方向を持つ時の複雑な成長をモ
デル的に扱う一例として二次元的に任意の直線状等温
線の場合におけるeasygrowth方向のみの成長を扱っ
た。すなわち
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